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В умовах надвисокого вакууму вивчено електропровідність ультратонких плівок золота (товщиною d15 нм), нанесених на поверхню оплавленого полірованого скла та поверхню підшару ґерманію субатомової товщини. Результати експерименту трактовано в рамках сучасних теоретичних мо-делей квантового та класичного розмірних ефектів. Проаналізовано деякі недоліки наявних модельних уявлень, які не враховують особливостей бу-дови реальних плівок металів, що не уможливлює досягнути надійного кі-лькісного опису експериментальних даних. 
Under high-vacuum conditions, the electrical conductivity of ultrathin gold 
films (the film thickness d15 nm) deposited on glass surface or on glass sur-
face predeposited with germanium underlayer is investigated. Some difficul-
ties of contemporary size-effect theories of electron-transport phenomenon are 
reviewed. If do not taking into account the peculiarities of real metal-films’ 
structure the unreliable comparison with experimental data were obtained. 
В условиях сверхвысокого вакуума изучена электропроводность ультра-тонких плёнок золота (толщиной d15 нм), сформированных на поверхно-сти оплавленного полированного стекла и поверхности подслоя германия субатомной толщины, предварительно нанесённого на поверхность стекла. Результаты эксперимента рассмотрены в рамках современных теоретиче-ских моделей квантового и классического размерных эффектов. Проанали-зированы некоторые недостатки имеющихся модельных представлений, которые не учитывают особенностей строения реальных плёнок металлов, что не позволяет достичь надёжного количественного описания экспери-ментальных данных. 
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1. ВСТУП 
Проблема кількісного опису розмірних кінетичних явищ у метале-вих плівках нанометрової товщини достатньо актуальна в зв’язку з широкими можливостями використання таких шарів у різних при-строях сучасної мікро- та наноелектроніки і можливістю одержан-ня інформації про фундаментальні властивості речовини при обме-женні розмірів системи. Надійне узгодження експериментальних даних з результатами теоретичного розрахунку досягається лише при вдалому виборі математичної моделі досліджуваного фізичного явища.  
 Опис явищ перенесення заряду в суцільних плівках відносно ве-ликих товщин d (d15 нм) достатньо добре здійснюється з допомо-гою квазикласичних моделей класичного та внутрішнього розмір-них ефектів [1]. На противагу цьому, в області менших товщин плі-вок використання згаданих моделей ускладнюється особливостями будови плівок (існування поверхневих неоднорідностей сумірних товщині плівки, наявність розривів, тріщин, виникнення лабірин-тних структур та ін.), вплив яких не можна врахувати в рамках квазикласичних теорій, створених для суцільних однорідних ша-рів. У діапазоні малих товщин носії струму практично не зазнають зіткнень всередині матеріалу плівки і їх релаксація відбувається лише при зіткненні із зовнішніми поверхнями шару (балістичне перенесення); внаслідок інтерференції електронних хвиль реалізу-ється квантове перенесення заряду. 
 На даний час розвинуто ряд теорій квантового перенесення заря-ду в плівках металів [2—5], широке використання яких для пояс-нення експериментальних даних обмежене як складністю співстав-лення результатів теоретичного розрахунку з експериментом, так і недостатньою кількістю відомих з літератури експериментальних досліджень. 
 У даній роботі зроблено спробу певним чином зіставити результа-ти розрахунків, виконаних на основі квазикласичних та квантових теорій, з експериментальними даними, одержаними нами для плі-вок золота. Вибір металу зумовлений необхідністю використання моделі вільних електронів Друде—Зоммерфельда, оскільки згадані вище теоретичні моделі розвинуто саме для вільноелектронного га-зу. Іншою особливістю даного аналізу буде використання моделі ізотропного однорідного шару (без врахування можливого впливу зерномежового розсіювання носіїв струму), оскільки теорії кванто-вого перенесення заряду в металевих плівках не розглядають тако-
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го механізму релаксації носіїв струму. У рамках квазикласичного підходу це буде означати, що морфологія плівки не змінюється при зміні її товщини d, а тому для масивного зразка такої будови можна використовувати величини  – питомий опір плівки безмежної товщини та  – середня довжина вільного пробігу електрона в плі-вці при d. 
2. МЕТОДИКА ЕКСПЕРИМЕНТУ 
Приготування і дослідження плівок золота здійснювали в умовах надвисокого вакууму (тиск залишкових газів не перевищував 107 Па) у відпаяних скляних експериментальних приладах. У цілому методика, використана в цій роботі, аналогічна методикам, що ви-користовувалась у наших попередніх роботах [6]. Плівки золота наносили на охолоджену до 78 К підкладку з оплавленого полірова-ного скла (чисту або покриту щойно нанесеним підшаром ґерманію масовою товщиною в декілька атомних шарів) зі швидкістю не ви-щою за 0,1 нм/с шляхом конденсації пари термічно випаруваного металу. Нанесення підшару ґерманію здійснювали також шляхом конденсації пари термічно випаруваного Ge. Контроль товщини пі-дшару ґерманію та плівки золота здійснювали за зсувом резонанс-ної частоти п’єзокварцового вібратора, розміщеного в потоці пари випаруваного матеріалу (Ge або Au). Як відомо із наших попередніх робіт [6], використання підшару ґерманію є чисто технологічним і дозволяє зміною товщини цього підшару керувати режимом росту кристалітів в плівці металу (має місце зменшення лінійних з розмі-рів кристалітів в плівці металу в порівнянні з плівками, нанесени-ми на чисту поверхню скла, запобігаючи коагуляції зародків крис-талізації при нанесенні плівки металу). Вимірювання електричного опору плівок здійснювали двозондовим методом з допомогою циф-рового приладу В7-34А, спряженого з комп’ютером. 
3. МОДЕЛЬНИЙ ОПИС ЕЛЕКТРОПРОВІДНОСТІ ПЛІВОК 
МЕТАЛУ В РЕЖИМІ ПРОЯВУ РОЗМІРНОГО ЕФЕКТУ 
3.1. Квазикласичний опис 
3.1.1. Моделі Фукса—Зондгаймера та Намба [1] 
Зростання питомого опору плівки  із зменшенням її товщини обу-мовлене збільшенням відносного внеску поверхневого розсіювання носіїв струму. Плівка вважається однорідним ізотропним пласко-паралельним шаром, на поверхнях якого є розсіювальні центри атомного масштабу, аналогічні точковим дефектам в об’ємі матері-
1662 М. Д. БУЧКОВСЬКА, Р. І. БІГУН, З. В. СТАСЮК, Д. С. ЛЕОНОВ 
алу. Залежність питомої провідності  такого ідеального шару від його товщини дається виразом: 
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де р – коефіцієнт дзеркальності поверхневого відбивання носіїв струму, який змінюється у діапазоні 0p1 (р1 при дзеркаль-ному відбиванні; р0 при дифузному розсіюванні носіїв, коли при зіткненні з поверхнею електрон повністю втрачає напрямлену складову своєї швидкості). Два параметри 0 (питома провідність масивного зразка) та 0 (середня довжина вільного пробігу носіїв струму в масивному зразку) також невідомі. Для опису властивос-тей реальних плівок вважають, що структура плівки не залежить від її товщини і ідентична структурі деякої модельної плівки без-межної товщини із згаданими вище параметрами  та , відмінни-ми від аналогічних характеристик масивного монокристала 0 та 0. Для залежності питомого опору від товщини плівки теорія Фукса—Зондгаймера дає два наближені вирази, придатні для порівняння з експериментом: 
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 Модель пласкопаралельного шару не враховує можливості існу-вання на поверхні плівки неоднорідностей макроскопічного масш-табу. Спробу подолати цей недолік моделі зробив Намба [1], який запропонував врахувати вплив геометричних неоднорідностей то-вщини плівки у напрямку поширення струму шляхом апроксима-ції цих неоднорідностей  у вигляді гармонійної функції (рис. 1). Локальна товщина плівки d(x) у напрямку х протікання струму представлено у вигляді: 
 d(x)d + h sin(2x/L), (4) 
де d  – середня товщина плівки, h – середня амплітуда відхилення 
d(x) від d , L – період повторюваності макроскопічних неоднорід-ностей товщини у напрямку протікання струму. 
 Усереднений опір плівки товщиною d  одержують у вигляді: 
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го розрахунку є припущення про перпендикулярність меж криста-літів до поверхні підкладки, а також поставлена умова Нd. У ре-альних задачах при середніх товщинах плівки в декілька наномет-рів амплітуда поверхневих неоднорідностей Н сумірна d, а тому ве-личина (H/d)4 не може вважатися дуже малою в порівнянні (H/d)2. Зауважимо, що для великих товщин плівок d, dH вираз (9), подібно як вираз (6) моделі Намба, можна звести до виразу (2) моде-лі Фукса—Зондгаймера. 
 Як ілюстрацію можливостей використання моделей Намба та Віссмана для опису розмірних залежностей електропровідності ду-же тонких плівок на рис. 3 наведено результати експериментально-го дослідження електропровідності плівок золота свіжонанесених на охолоджену до 78 К чисту поверхню оплавленого полірованого скла, а на рис. 4 – плівок золота, свіжонанесених в ідентичних умовах на поверхню скла, попередньо покриту підшаром ґерманію масовою товщиною 3 нм. На рисунках 3, 4 показано залежності від середньої товщини плівки d залишкової провідності плівок res. Ве-личину res розраховують як 
  res 1 / ( )d      . (10) 
У виразі (10) (d) – питомий опір плівки товщиною d,  – пито-мий опір плівки безмежної товщини, розрахований з експеримен-тальних даних з допомогою (2). 
 Величина res(d) реально враховує внесок поверхневого розсію-вання в сумарний опір плівки товщиною d при умові достовірності правила Матіссена про адитивність внесків механізмів статичного розсіювання носіїв струму. На рисунках 3, 4 експериментальні дані показано точками, а теоретичні залежності Намба та Віссмана по-казані відповідно суцільною та штриховою лініями. 
 Як відомо з [6], на підшарі ґерманію формуються більш дрібнозе-рнисті плівки металу в порівнянні з плівками, нанесеними на чисту поверхню скла. Це зумовлює відмінності в ході розмірних залежно-стей res плівок, нанесених на чисту поверхню скла та на поверхню скла, покриту підшаром ґерманію. Як видно з рисунків у діапазоні великих товщин обидві теоретичні моделі в межах точності експе-рименту та розрахунків описують res(d) майже однаково. В області малих товщин теорія Віссмана краще описує res(d) для дрібнозер-нистих плівок (рис. 4). Розрахунок величин, які впливають на res, виконаний з використанням обох моделей, він дає достатньо близь-кі результати, що підтверджує можливість їхнього надійного вико-ристання принаймні до товщин 8—10 нм. Зауважимо, що якісно по-дібні розмірні залежності res було одержано для плівок золота, сві-жонанесених на підшари ґерманію інших товщин. Розбіжності ви-никають при менших товщинах, що зумовлене як недосконалістю 
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заряду в тонких металевих плівках приводить до результатів, якіс-но відмінних від результатів розрахунків виконаних в межах кла-сичних моделей. Займан [8] першим, зауважив, що введення стало-го феноменологічного параметра р, який характеризує ймовірність дзеркального відбивання поверхнею плівки електрона провідності, є некоректним. Даний параметр для окремого акту розсіювання по-винен залежати від кута падіння електрона на поверхню, а усеред-нена величина цього параметра по всьому ансамблю вільних елект-ронів повинна залежати від товщини плівки d. Ідеї Займана були розвинуті в роботах Пранґа і Ні [9] при розгляді скін-ефекту в мета-лах. 
 Теорії квантового перенесення заряду в металевих плівках вихо-дять із сприйняття надійності класичних виразів для перенесення заряду, одержаних на основі розв’язку Больцманнового кінетично-го рівняння, однак вносять у даний підхід коректні квантові попра-вки в оператор розсіювання. З цією метою у Гамільтоніян для елек-тронів вводять ще один доданок, який вважається збуренням до Гамільтоніяна. Це дозволяє здійснювати розрахунки в рамках тео-рії збурень. 
 Вважається, що в площині ХOY, паралельній підкладці, метале-вий шар однорідний, а тому вільноелектронний газ незбурений. Вплив поверхні на електронну систему враховується введенням по-верхневого потенціалу, що призводить до появи дискретного члена в енергії частинок 
 
2 2 2 2
2
2 2
k
n
m md
    . (11) 
 Поверхневий потенціал шорсткої поверхні плівки найчастіше моделюють у вигляді квазиґаусової або експоненціальної функції. На основі такого підходу і були створені найбільш відомі теорії ква-нтового розмірного ефекту в плівках металів. 
 При перенесенні заряду в ультратонких плівках (d) реалізу-ється лише поверхневе розсіяння носіїв струму, а внесок об’ємного 
(домішкового) розсіювання достатньо малий і результатом цього є відхилення від правила Матіссена, основою якого є адитивність всіх статичних процесів розсіювання носіїв струму. Внаслідок цьо-го при трактуванні експериментальних даних з допомогою величи-ни res, залежної від d, можливі суттєві відхилення експеримента-льних величин від величин, розрахованих на основі теорій. 
 У теоріях [2, 3, 4] одержано вирази, придатні для опису експери-ментальних даних. Ці квантово-механічні наближення базуються на теорії лінійного відгуку Кубо, в яких вплив шорсткості поверхні вводиться в Гамільтоніян. Основна увага звертається на квантові розмірні ефекти, що описують зростання питомого опору плівки, коли товщина d стає меншою за середню довжину вільного пробігу 
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електронів провідності.  
 Геометричні параметри поверхневих неоднорідностей характе-ризують величинами: HRMS – середньоквадратична амплітуда по-верхневих неоднорідностей та  – латеральна кореляційна довжи-на. Зауважимо, що згадані величини можна знайти експеримента-льно з допомогою сканувальної тунельної мікроскопії. 
4.1. Модель Тесанович—Ярич—Маекава [2] 
Розглянуто розсіювання електронів провідності випадково розмі-щеними поверхневими неоднорідностями, що спричиняють серед-ньоквадратичні флуктуації товщини плівки, рівні НRMS. У резуль-таті розрахунку з допомогою формули Кубо одержують взає-мозв’язок між залишковою провідністю плівки res, обумовленою лише поверхневим розсіюванням, та питомою провідністю плівки безмежної товщини , з якого випливає, що перехід від доміную-чого поверхневого розсіювання до домінуючого об’ємного розсію-вання носіїв струму характеризується певною точкою зламу dкрит. У даній точці має місце перехід від класичної апроксимаційної зале-жності resd до квантової resd (1, найчастіше 2), яка спостерігається при дуже малих d. 
4.2. Модель Трівіді—Ашкрофта [3] 
Вивчено вплив поверхневих неоднорідностей на стан електронної системи в однорідній плівці, на поверхні якої наявні поверхневі не-однорідності, середньоквадратична амплітуда яких НRMS. Згадані неоднорідності слабо впливають одна на одну і їх розміщення може бути описане -функцією. У Гамільтоніян системи вноситься дода-тковий збурювальний потенціал, дія якого призведе до розсіювання електронів між незбуреними енергетичними рівнями. Провідність плівки в площині, паралельній підкладці, пропорційна до квадрату відношення середньої товщини плівки d та НRMS: 
 xy(d/НRMS)2. (12) 
 У плівках відносно великих товщин крім поверхневого розсію-вання має місце домішкове розсіювання носіїв. Тому в результаті виникає перехід від домінуючого поверхневого розсіювання до до-мінуючого об’ємного розсіювання. Такий перехід існує при 
d      
1/32
0/6RMSH , 
де 0F0 – домішкова середня довжина вільного пробігу. Насам-
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кінець одержують залежність залишкової провідності res від d у ви-гляді степеневої функції: 
 resd. (13) 
4.3. Модель Фішмана–Цалецкі [4] 
Розглянута зміна енергетичного спектру електронів у плівці вна-слідок впливу поля поверхневих неоднорідностей квазиґаусової та експоненціальної форми при зміні товщини плівки. Теоретично ви-вчено вплив на провідність плівки  автокореляційної функції різ-ної форми, пов’язаної з шорсткістю. Для плівок напівпровідників, для яких число підзон електронних станів N1, одержано добре відому залежність resd6, а для металевих плівок, у яких число зайнятих підзон N1, res залежить від товщини плівки: 
  
2
res 1/35
6 1
1
3
d
dn
      
, (14) 
де n – концентрація електронів у плівці. Оцінка, здійснена для 1 нмd20 нм при n31022 см3, спрощує вираз (14) до вигляду resd2,1. 
4.4. Моделі (SXW) та (MSXW) [10, 11] 
У формалізмі, запропонованому SXW, зростання питомого опору, зумовлене розсіюванням носіїв струму на шорсткій поверхні, та-кож розраховується з використанням теорії лінійного відклику Ку-бо. Провідність плівки розраховують із спектральної функції, яка характеризує одночастинкову Ґрінову функцію, що описує елект-ронний газ у плівці. Вплив шорсткої поверхні зводиться до зміни 
(модифікації) власної енергії електронного газу. Власну енергію ро-зраховують з наближення збурення Фейнмана—Дайсона. Відно-шення питомої провідності плівки  до питомої провідності масив-ного зразка 0 рахують при квантовому відбиванні  ||R k , що зада-ється наступним виразом: 
     
     
2
||
||
||
1
1
z
z
k Q k
R k
k Q k
, (15) 
де Q(k||) – дисипативна частина власної енергії електронного газу, зумовлена електрон-поверхневим розсіюванням, (kz)2(kF)2(k||)2, 
1670 М. Д. БУЧКОВСЬКА, Р. І. БІГУН, З. В. СТАСЮК, Д. С. ЛЕОНОВ 
де kF – Ферміїв імпульс електрона і k||(kx, ky) – імпульс електрона в площині (XOY). Відношення  плівки до 0 розраховують у термі-нах R: 
           210 0
1 13 1
1 1
2 1
cN
n d n
n n
nc n d n
R u E u
u u
d X N R u E u
      . (16) 
Тут d – товщина плівки,  – середня довжина вільного пробігу но-сіїв струму в масивному зразку, unqn/kFcosnn/(dkF), 
XcdkF/, Ncint(Xc), де int(M) – ціла частина величини M, 
X03[1(Nc/Xc)2(11/Nc)(11/(2Nc))/3]/2, Ed(un)exp(d/(unl)), 
Nc – максимальна густина станів у плівці. 
 Вираз (16) є квантовою версією виразу теорії Фукса—Зондгаймера 
(1), в якому інтеґрування по неперервному куту (dsind) в (1) замінено скінченною (дискретною) сумою по Nc електронних станів частинки в заповненому ящику. Перпендикулярна до поверхні складова квазиімпульсу qnn/d є квантованою в результаті обме-ження електронного газу двома паралельними потенціальними бар’єрами. 
 Перевагою квантового формулювання даної проблеми є те, що у випадку дуже тонких плівок (/d) вираз для (d) не зазнає стрибка, як це було у випадку моделі Фукса (співвідношення (1)). Теорія SXW при /d дає вираз для провідності плівок, обмеже-ної лише поверхневим розсіюванням: 
  0 3 1 ln4 1S c
d R
N
R
     . (17) 
 Завершимо презентацію SXW результатів поданням виразу для 
Q(k||): 
         
2
||
|| || ||2
Im cos
2
d q
Q k F k q q dq , (18) 
де Іm(C) уявна частина комплексного числа С, а     12 2/z Fq q ik  є 
комплексне хвильове число (введене для врахування скінченної 
провідності масивного зразка), а  ||F k  – Фур’є перетворення авто-
кореляційної функції  ||f k : 
          1 2|| || || || ||,
S
f r f x y S h a h a r d a , (19) 
де  || ,r f x y  – координати у площині (х, у),  ||h r  – характеризує 
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відхилення поверхневих неоднорідностей в точці (х, у) по відно-шенню до zd або z0. 
 Модифікація SXW теорії зводиться до використання конкретних функцій f(x, y) – Ґаусіан або експонента [11], оскільки дисипатив-на функція Q(k||) включає в себе інформацію про параметри поверх-невих неоднорідностей. Загальний вигляд функції залежить від профілю цих неоднорідностей. Явний вигляд дисипативної функції в наближенні kF4 розраховано в [11]. 
 Згідно формалізму SXW, вираз (16) повинен достатньо добре від-творювати експериментальні результати в трьох основних розмір-них областях: а) в наближенні товстої плівки (hd), коли квантовими ефектами можна знехтувати, а об’ємне розсіювання є домінуючим в порів-нянні з поверхневим, рівняння (16) відтворює класичний результат Фукса—Зондгаймера [1]; б) в межах, коли внески поверхневого та об’ємного розсіювання у сумарне розсіювання носіїв струму є співмірними (hd), рівняння 
(16) відтворює результат Трівіді і Ашкрофта [3]; в) у межі ультратонких плівок, де поверхневе розсіювання перева-жає над об’ємним розсіюванням (Нd), рівняння (16) відтворює результат Фішмана і Цалецкі [4]. 
 Співставлення розрахункових розмірних залежностей res, одер-жаних на основі теорій [2—4, 10, 11], з експериментальними дани-ми, показаними на рис. 3, 4 здійснюємо з використанням парамет-рів, розрахованих з допомогою квазикласичного підходу. Зокрема для плівок золота свіжонанесених при Т78 К на чисту поверхню скла вважаємо, що 10,1·108 Омм, а 10 нм. Для плівок золо-та, нанесених на підшар ґерманію масовою товщиною в 3 нм, бере-мо 12,1·108 Ом·м і 8 нм. Підбором величин параметрів НRMS та  були одержані теоретичні залежності, розраховані в рамках згаданих теоретичних моделей, які найкраще узгоджуються з екс-периментальними даними. На рисунках 5, 6 точками показано екс-периментальні дані, одержані для плівок золота, нанесених відпо-відно на чисту поверхню скла та на підшар ґерманію, а суцільними лініями – розрахункові криві. 
 З рисунку 5 видно, що для плівок золота, нанесених на скло, тео-ретичні криві узгоджуються з експериментальними даними в осно-вному за характером зміни res при зменшенні d. У межах точності теоретичного розрахунку та точності експерименту для товщин плівок d7 нм можна вважати задовільним узгодження експери-ментальних даних із залежностями, одержаними з допомогою тео-рій [4] та [10, 11]. 
 У випадку плівок золота, нанесених на підшар ґерманію (рис. 6), графіки всіх розрахункових залежностей наближаються до експе-риментальних даних, а залежності, одержані в рамках теорій Фіш-
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На завершення аналізу рис. 5, 6 відзначимо, що одержані величини НRMS не можуть вважатися малими в порівнянні з масовою товщи-ною шару металу d, а тому сподіватись на краще узгодження теоре-тичних залежностей з експериментальними даними не варто. Умо-ва НRMSd може виконуватись лише при епітаксійному нарощу-ванні плівки металу в режимі шар за шаром і лише для товщин, бі-льших за 1—2 нм. 
 У випадку дрібнокристалічних шарів металу в моделі квантового перенесення заряду слід внести поправки, які б врахували кластер-ну будову плівки та перколяційні явища, що мають місце при заро-дженні і рості шару. Тому варто зазначити, що існуючі теорії кван-тового перенесення заряду в плівках металів придатні для створен-ня лише якісної картини змін залишкової провідності плівок мета-лів при зміні їхньої товщини. У кількісному плані краще узго-дження спостерігається для плівок, в яких розміри зерна менші, в порівнянні з плівками, в яких зерно має більші лінійні розміри. 
5. ВИСНОВКИ 
1. На прикладі кількісного опису розмірних залежностей питомої провідності ультратонких плівок золота підтверджено придатність сучасних теорій класичного та квантового розмірних ефектів для пояснення цих залежностей. Зокрема, підтверджена можливість надійного узгодження результатів розрахунків, виконаних в рам-ках квазикласичних та квантових підходів в ділянці товщин плі-вок, при яких має місце перехід до балістичного перенесення заря-ду, коли розсіяння носіїв струму поверхнею стає домінуючим. 
2. Використання теорій квантового розмірного ефекту для пояснен-ня розмірних залежностей провідності плівок металів в приперко-ляційній області товщин ускладнене внаслідок спрощеного модель-ного трактування плівки як однорідного ізотропного шару в площи-ні паралельній підкладці і таким чином неможливістю врахувати вплив особливостей морфології плівок на перенесення заряду. 
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